エピタキシャル強磁性L10型規則合金薄膜の結晶配向に及ぼす基板および下地層材料の影響 by 沼田 裕介
 - 1 -
エピタキシャル強磁性L10型規則合金薄膜の 
結晶配向に及ぼす基板および下地層材料の影響 
Influence of Substrate and Underlayer Materials on the Crystallographic Orientation 
of Ferromagnetic L10 Ordered Alloy Epitaxial Thin Films 
電気電子情報通信工学専攻 沼田 裕介 
Yusuke NUMATA 
1. はじめに 
近年，ブロードバンドの普及，IT 機器の高度化や設置台数
の急激な増加に伴い，社会で扱う情報量は増大傾向にあり，
急増する情報量にストレージの製造総量が追いついていない
ことが報告されている[1]．この差を埋めるべく，情報記録装
置の大容量化が求められている．情報記録装置の中でも，大
容量性，記録容量あたりの単価の安さを兼ねるハードディス
クドライブ（HDD）は現存する情報記録装置の 8 割を占め，
パーソナルコンピュータ，データセンターなどで使用されて
いる．大容量化のためには，記録ビットの微細化が必要であ
る．しかし，記録ビットの微細化によって，磁性結晶粒の体
積（V）が減少し，一軸磁気異方性エネルギー（Ku）と V の
積で表される磁気エネルギー（KuV）も減少する．そのため，
磁化が熱的に不安定になる熱揺らぎという現象が発生してし
まう．磁区が熱エネルギー（kBT）に打ち勝って安定に磁化方
向を保つためには，KuV が kBT の 60 倍必要であるとされて
いる[2]．そのため，HDD の大容量化には，高い Kuを持つ材
料が必要である． 
また，パーソナルコンピュータでは，メインメモリとして
SRAM や DRAM などの半導体メモリが用いられているが，
これらに比べて高集積可能で，不揮発性の記録が可能な磁気
抵抗メモリ（MRAM）とよばれる次世代メモリの開発が進行
中である．MRAM は，書き換え時間，書き換え回数で勝り，
SRAM，DRAM の課題を克服する最有力候補である[3]．
MRAM では，磁気トンネル接合（MTJ）素子の磁化状態によ
ってディジタル情報を記録する．大容量化のためには，MTJ
素子の微細化が必要であるが，HDD と同様に，熱エネルギー
に打ち勝って安定に情報を記録する必要がある．そのために
は，強磁性層に高い Kuを持つ材料を使う必要がある． 
高い Ku持つ材料として，Fig. 1(b)に示すような L10（エル
ワンゼロ）型規則構造を持つ FePd（鉄パラジウム），FePt（鉄 
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Fig. 1  Schematic diagrams of (a) A1 disordered and (b) 
L10 ordered structures. 
白金），および CoPt（コバルト白金）合金が注目されている．
これらの合金は規則化した状態で，現在，磁気記録媒体に用
いられている Co-Cr（コバルト-クロム）合金系材料に比べて
10 倍程度の Kuを持つことが知られており[4]，高 Kuの媒体材
料の最有力候補である． 
(001)面に配向した下地層や単結晶基板上に L10型構造を持
つ合金膜を形成した場合，磁化容易軸（c 軸）が膜面垂直方向
に存在する L10(001)結晶[Fig. 3(a)]に加えて，c 軸が膜面内方
向に存在する L10(100)結晶[Fig. 3(b, c)]が膜中に混在した例
がある[5, 6]．また，(110)面に配向した下地層や単結晶基板上
においても，同様に，c 軸の向きが異なる L10結晶が混在した
結果が報告されている[7]．磁気デバイスへの応用に向けて，c
軸が一方向になるよう，膜の結晶配向制御を行う必要がある．
さらに，L10型規則合金薄膜の規則度 S（膜中の結晶格子の各
原子サイトに，L10型構造の配列で原子が入っている確率）も
重要である．S と Kuは比例関係にあることが報告されている
ため[8]，高い Kuを実現するためには，S を高くする必要があ
るからである． 
これまでも単結晶基板，または下地層上に L10 型構造を持
つ合金膜を形成し，膜の結晶構造や磁気特性を調べた例が報
告されている[9–15]．しかしながら，同一条件下で，これら
の合金膜を形成し，特性の比較検討を行った例は殆どない．
また，先に述べたように，L10 型規則合金膜を形成した場合，
c 軸が膜面内を向いた L10(100)結晶が，c 軸が膜面垂直方向な
L10(001)結晶と混在する場合がある．この場合，c 軸が膜面垂
直を向いた L10(001)結晶を捉える面外（2θ/ωスキャン）X 線
回折（XRD）に加え，c 軸が膜面内を向いた L10(100)結晶を
捉える面内（2θχ/φスキャン）XRD を併せて行う必要があるが，
二種類の XRD 回折法を用いて膜構造を詳細に調べた研究例
は殆どない． 
本研究では，L10型規則合金の課題としてあげられる，結晶
配向制御および高い規則度を持つ合金膜の形成を試みる．具
体的には，酸化物系の単結晶基板上に FePd，FePt，および
CoPt 膜を形成し，面外および面内 XRD を用いて詳細に結晶
構造解析を行う．そして，基板材料が各合金膜の結晶配向お
よび磁気特性に及ぼす影響について検討し，結晶配向制御の
可能性について議論する．次に，FePt 膜に下地層を導入し，
下地層材料を変えることで，高い規則度を持つ L10 型規則合
金膜の形成を目指す． 
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2. 実験方法 
薄膜試料の作製には，超高真空高周波マグネトロン・スパ
ッタリング装置を用いた．基板表面清浄化を目的に，製膜に
先立って，超高真空下で 600 °C で 1 h の熱処理を施した．タ
ーゲットと基板間の距離を 150 mm，Ar ガス圧を 0.67 Pa と
した．製膜速度が 0.02 nm/s となるように印加電力を調節し
た． 
膜構造を反射高速電子回折（RHEED）および XRD により
調べた．膜組成はエネルギー分散型 X 線分光法を用いて調べ
た．膜表面形態を原子間力顕微鏡（AFM）により観察した．
磁化曲線測定には試料振動型磁力計（VSM）を用いた． 
3. (001)単結晶基板上に形成した FePd，FePt，および CoPt 膜 
MgO，SrTiO3，および LaAlO3(001)基板上に基板温度
600 °C で FePd，FePt，および CoPt 膜を 40 nm 形成し，膜
構造を調べた．Fig. 2 に各基板上に形成した各合金膜に対して
観察を行った RHEED パターンとパターン中の点線に沿った
強度プロファイルを示す．いずれの場合においても，ストリ
ーク状の回折パターンが現れており，合金膜がエピタキシャ 
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Fig. 2  RHEED patterns and the intensity profiles of (a), 
(d), (g) FePd, (b), (e), (h) FePt, and (c), (f), (i) CoPt films 
formed on (a)–(c) MgO, (d)–(f) SrTiO3, and (g)–(i) LaAlO3 
substrates at 600 °C. The incident electron beam is 
parallel to [100]substrate. The arrows in intensity profiles 
show the superlattice reflections from L10(100) crystals. 
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Fig. 3  Schematic diagrams of RHEED patterns and 
epitaxial orientation relationships of (a) L10(001), and (b), 
(c) L10(100) crystals. The incident electron beam is 
parallel to [100]substrate. The filled and the open circles 
respectively correspond to the fundamental and the 
superlattice reflections. 
ル成長していることが分かる．c 軸方位が異なる L10結晶から
の RHEED パターンの模式図を Fig. 3 に示す．合金膜から得
られた RHEED パターンを解析することによって c 軸の向き
を特定することができる．MgO および SrTiO3 基板上に形成
したFePd膜に対して観察されたRHEEDパターン（Fig. 2(a), 
(d)）は c 軸が面直に向いた L10結晶の(001)単結晶表面（Fig. 
3(b)）に対応している．よって，MgO および SrTiO3基板上に
FePd 膜を形成した場合，c 軸が膜面垂直方向を向いた
L10(001)type X-1 結晶のみから構成されていることがわかった．
一方，LaAlO3基板上に形成した FePd 膜および 3 種類のいず
れの基板上に形成した FePt および CoPt 膜から観察された
RHEED パターン（Fig. 2(g), (b), (e)–(i)）は，強度プロファイ
ル中の矢印が示すように，c 軸が面内方向に存在する L10結晶
の(100)単結晶表面（Fig. 3(b), (c)）から得られるシミュレーシ
ョン結果に対応していることがわかる．つまり，これらの膜
は c 軸が膜面垂直方向に存在する L10(001)type X-1に加え，c 軸
が膜面内を向いた L10(100)type X-2 & X-3 が混在していることが
わかる．また，FePd 膜においては，FePt および CoPt 膜とは
異なり，基板材料を変えることにより，結晶配向が変化する
ことがわかった． 
基板材料により結晶配向が変化した FePd 膜に関して，c 軸
方位が異なる，L10(001)結晶と L10(100)結晶の体積比率およ
び規則度を V(001)，V(100)，S(001)，および S(100)とし，算出した．
Fig. 4 に各体積比率および規則度の格子ミスマッチ依存性を
示す．格子ミスマッチが増大するにつれて，c 軸が膜面直を向
いた L10(001)結晶の体積比率および規則度が低下した．一方 c
軸が膜面内を向いた L10(100)結晶の体積比率および規則度が
向上する傾向を示した．さらに，各基板上に形成した合金膜
の膜全体の規則度（Stotal）を算出した．結果を Table 1 に示す．
基板の格子定数の値と合金膜の格子定数の値が離れているほ
ど，大きな応力が界面で働き，その結果，合金膜の規則度が
向上したとと考えられる． 
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Fig. 4  Lattice mismatch dependence on (a) volume ratio 
and (b) order degrees of FePd film. 
Table 1  Stotal calculated for FePd, FePt, and CoPt films 
formed on MgO, SrTiO3, and LaAlO3 substrates. 
0.130.250.28LaAlO3（a = 0.3811 nm）
0.130.380.61SrTiO3（a = 0.3905 nm）
0.110.400.69MgO（a = 0.4212 nm）
CoPtFePtFePd
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4. 金属系下地層上に形成した FePt 膜 
MgO(001)基板上に，基板温度 200 ºC で 10 nm 厚の Ag，
Au，Pt，Pd，Cr，および Fe 下地層を形成した．また，その
後，FePt 膜形成を行う直前に対応するように，600 ºC で 1 時
間の熱処理を施した．Fig. 5に金属系下地層のAFM像を示す．
表面起伏は存在するが，これらの下地層はいずれも連続膜と
なっており，MgO 基板の露出箇所は認められない． 
各下地層上に FePt 膜を基板温度 600 °C で 10 nm 形成し，
膜構造を調べた．Fig. 6 に基板および各下地層上に形成した
FePt膜に対して観察を行ったRHEEDパターンとパターン中
の点線に沿った強度プロファイルを示す．A1 構造を持つ下地
層（Ag，Au，Pt，Pd）上に FePt 膜を形成した場合，スポッ
トもしくはストリーク状の回折パターンが得られており，
FePt 膜がエピタキシャル成長することがわかった．また，強
度プロファイル中の矢印が示すように，Ag，Au，Pt，および
Pd 下地層上に形成した FePt 膜から得られた RHEED パター
ンは，c 軸が膜面内方向を向いた L10(100) type X-2 & X-3結晶のシ
ミュレーション結果と一致することがわかった．一方，A2 構 
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Fig. 5  AFM images observed for (a) Ag, (b) Au, (c) Pt, (d) 
Pd, (e) Cr, and (f) Fe underlayers prepared on MgO(001) 
substrates by annealing at 600 ºC after deposition at 200 
ºC. 
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Fig. 6  RHEED patterns and intensity profiles of FePt 
films formed on (a) MgO substrate, (b) Ag, (c) Au, (d) Pt, 
(e) Pd, (f) Cr, and (g) Fe underlayers. The incident electron 
beam is parallel to [100]substrate or underlayer. The arrows in 
intensity profiles show the superlattice reflections from 
L10(100) crystals. 
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Fig. 7  (a-1)–(g-1) Out-of-plane and (a-2)–(g-2) in-plane 
XRD patterns of FePt films formed (a) on MgO(001) 
substrate, (b) Ag, (c) Au, (d) Pt, (e) Pd, (f) Cr, and (g) Fe 
underlayers at 600 °C. The intensity is shown in a 
logarithmic scale. 
造を持つ下地層（Cr，Fe）上に FePt 膜を形成した場合，不
鮮明な RHEED パターンが得られた．このことから FePt 膜
の結晶性が悪いことが推察される． 
次に，面外および面内 XRD 測定を併せて行うことにより，
より詳細な結晶構造を決定する．Fig. 7 に MgO 基板および各
下地層上に形成した FePt 膜から得られた面外および面内
XRD パターンを示す．A1 構造（Ag，Au，Pt，Pd）を持つ下
地層上に FePt 膜を形成した場合，面外および面内パターンに
おいて，(001)超格子反射が観察されたことから，これらの
FePt 膜は L10(001)type X-1と L10(100)type X-2 & X-3結晶が混在す
ることがわかった．この結果は RHEED と一致している．一
方，Cr 下地層上に形成した場合，基本反射の強度が弱く， 
FePt 膜の結晶性の悪さが確認された．Fe 下地層上に形成した
場合，A2 構造に対応する反射が観察された．よって，Fe 下 
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Table 2  Stotal calculated for FePt films formed on Ag, Au, 
Pt, and Pd underlayers. 
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Fig. 8  Magnetization curves of FePt films formed on (a) 
Pt and (b) Pd underlayers at 600 °C. 
地層上に形成した場合，L10 構造ではなく，A2 構造を持つ合
金膜が形成されることがわかった． 
Table 2にL10型構造が確認されたFePt膜のStotalをまとめ
たもの示す．Pt および Pd 下地層を用いた場合，比較的高い
規則度（0.50，069）を確認することができた．FePt 合金は，
化学量論組成（Fe50Pt50）より Pt リッチ側に組成がずれると，
規則化温度が下がることが知られており[16]，実際に 300 °C
で Fe-Pt 膜を規則化させた例が報告されている[17]．本研究で
は，規則化を促進するために，非常に高い基板温度（600 °C）
で膜形成を行ったため，下地層から下地層材料の原子が FePt
膜に拡散したと考えられる．そのため，膜形成初期段階では，
貴金属系原子がリッチな状態になり，合金の規則化が促進さ
れたと考えれられる．本研究で用いた下地層材料のうち Pt お
よび Pd は，Ag，Au とは違い，Fe と合金化することにより，
L10型構造に規則化する．そのため，Pt および Pd 下地層を用
いた場合，高い規則度を持つ合金膜が形成されたと考えられ
る． 
Fig. 8にPtおよびPd下地層上に形成したFePt膜から得ら
れた磁化曲線を示す．これらの FePt 膜は明瞭な垂直磁気異方
性を示した．これは c 軸が膜面垂直方向を向いた L10(001)結
晶の高い体積比率および規則度が影響したものと考えられる． 
5. まとめ 
本研究では，エピタキシャル成長技術を用いて，MgO，
SrTiO3，および LaAlO3 基板上に，一連の強磁性 L10 型規則
合金材料（FePd, FePt, CoPt）を製膜し，結晶構造解析を行
った．基板の格子定数の値と合金膜の格子定数の値が離れて
いるほど，合金膜の規則度が向上した．これは格子ミスマッ
チにより，大きな応力が界面で働き，その結果，合金膜の規
則度に影響を与えたと考えられる．また，FePd 膜においては，
基板材料によって結晶配向が変わることがわかり，基板材料
による結晶配向制御の可能性が示唆された． 
結晶構造の異なる下地層上（Ag，Au，Pt，Pd，Cr，Fe）
に FePt 膜を形成し，下地層材料が FePt 膜の結晶配向および
磁気特性に及ぼす影響について調べた．その結果，Pt および
Pd 下地層を用いた場合，比較的高い規則度（0.50，069）を
示した．これは Pt および Pd 下地層から原子が FePt 膜に拡
散した結果，FePt 膜中において，貴金属系原子がリッチな状
態になったことにより規則化が促進したと考えられる． 
本研究によって，L10型規則合金薄膜の課題である結晶配向
制御および高い規則度を持つ合金膜の形成手法を示された．
本研究で明らかになった L10 型規則合金に関する知見が，今
後の磁気応用デバイス開発に寄与することが期待される． 
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